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Abstract of EP1281732 

Multilayer interference pigments comprise a silica 
platelet substrate coated alternately with two or . 
more layers of transparent materials (I) and one 
or more layers of transparent materials (II), the 
transparent material having predetermined 
refractive indices. Multilayer interference 
pigments comprise a silica platelet substrate 
coated alternately with two or more layers of 
transparent materials (I) with a refractive index 
above 1.8 and one or more layers of transparent 
materials (II) with a refractive index of up to 1 .8, 
where the optical thickness of the substrate is 
equal to that of the individual layers of (II). 
Independent claims are also included for: (1) (1) 
a process for producing the pigments, comprising 
suspending the substrate in water, coating the 
substrate with alternate layers of (I), namely 
hydrated metal oxides or bismuth oxychloride 
(BiOCI), and (II), namely hydrated metal oxides 
or metal fluorides, by adding and precipitating the 
corresponding inorganic metal compounds while 
adjusting and maintaining the necessary pH with 
acids or bases, and then separating the coated 
substrate from the aqueous suspension and 
drying and optionally calcining it, provided that 
the optical thickness of the of the individual layers 
of (II) is adjusted to be the same as that of the 
substrate after drying and optional calcination; (2) 
(2) paints, lacquers, printing inks, cosmetics, 
ceramics, paper, films, packaging materials. 
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glass, pigment preparations, dry preparations 
and security materials containing the pigments. 
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(54) Mehrschichtige Interferenzpigmente 

(57) Die Erfindung betriffl mehrschichtige Interfe- 
renzpigmente, welche ein plattchenfdrmiges Substrat 
aus Siliziumdioxid umfassen, welches abwechseind mit 
Schichten aus lichtdurchlassigen Materialien mit Brech- 
zahlen von n > 1 ,8 und Schichten aus lichtdurchlassigen 
Materialien mit Brechzahlen von n < 1 ,8 beschichtet ist, 



wobei die optische Dicke des plattchenformigen Sub- 
strates und die optische Dicke der einzelnen Schichten 
aus lichtdurchlassigen Materialien mit Brechzahlen von 
n < 1,8 gleich ist. 
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Beschreibung 

[0001] Die Erfindung betriffl mehrschichtige Interferenzpigmente, welche ein plattchenformiges Substrat aus Silizi- 
umdloxid umfassen, welches abwechseind mit Schichten aus llchldurchlassigen Malerialien mit Brechzahlen von n > 
5 1,8 und Schichten aus lichtdurchlassigen Materialien mit Brechzahlen von n < 1,8 beschichtet ist, wobei die optische 
DIcke des plattchenformigen Substrates und die optische Dicke der einzelnen Schichten aus lichtdurchlassigen Ma- 
terialien mit Brechzahlen von n < 1.8 gleich ist, sowie ein Verfahren zur Herstellung dieser Pigmente und deren Ver- 
wendung. 

[0002] Der Einsatz von Glanz- Oder Effektpigmenten, die Interferenzerscheinungen aufweisen, ist weit verbreitet. 
10 Bei Automobillacken, dekorativen Beschichtungen aller Art sowie bei der Einfarbung von Kunststoffen, Anstrich- und 
Druckfarben, insbesondere Farben fur den Sicherheitsdruck, sowie bei Anwendungen in der dekorativen Kosmetik 
sind derartige Pigmente unverzichtbar geworden. 

In der sie umgebenden Matrix richten sich diese Pigmente in idealer Weise parallel zur Oberflache der Beschichtung 
aus und entfalten durch ein kompliziertes Zusammenspiel von Interferenz, Reflexion und Absorption des auffallenden 
15 Lichtes ihre optische Wirkung. Dabei stehen fur die verschiedenen Anwendungsfalle eine brillante Farbgebung, Wech- 
selzwischen verschiedenen Farben in AbhangigkeitvomBetrachtungswinkel, sogenannte Farbflops.oderwechselnd'e 
Helligkeitseindrucke im Mittelpunkt des Interesses. 

[0003] Die Herstellung solcher Pigmente erfolgt in der Regel durch Beschichtung von plattchenformigen metallischen 
Oder nichtmetallischen Substraten mit Metalloxid- Oder Metallschichten. In den letzten Jahren sind verstarkt Pigmente 

20 entwickelt worden, welche auf dem plattchenformigen Trager einen Mehrschichtaufbau aufweisen. Hierdurch lassen 
sich vor allem Farbflops, bei denen das menschliche Auge abhangig vom Betrachtungswinke! verschiedene Farbtone 
wahrnimmt, gezielt einstellen. Die meisten dieser Pigmente basieren auf plattchenformigen Substraten aus Metallen 
Oder kunstlichen oder naturlichen Schichtsilikaten, wie Glimmer, Talk Oder Glas. Dabei weisen insbesondere die 
Schichtsillkate den Nachtell auf, dass die Dicke des Substrates in einem weiten Bereich variiert und nicht gezielt ein- 

25 stellbar ist, was dazu fuhrt, dass auch bei transparenten Substraten Lichttransmission und -reflexion am Substrat 
weitgehend unkontrollierbar ablaufen und daher nicht gezielt nutzbar sind. 

[0004] Es sind jedoch auch Interferenzpigmente mit Substraten aus Sillziumdioxid bekannt. So werden zum Beispiel 
in DE 41 37 764 Pigmente auf der Basis von Siliziumdioxidpartikein beschrieben, welche mit Eisenoxid beschichtet 
sind, wobei der auf die Siliziumdioxidpartikel bezogene Eisenoxidanteii mehr als 350 Gew. -% betragt. Solche Pigmente 

30 weisen ein gutes Deckvermogen, kraftige Farbtone sowie einen Farbflop auf, obwohl sie nicht auf plattchenformigen 
Substraten basieren. Dabei wird der Farbflop mit steigendem Eisenoxidanteii ausgepragter. FurPigmentanwendungen, 
bei denen ein Farbflop enwunscht ist, miissen deshalb sehr dicke Eisenoxidschichten aufgebracht werden. So herge- 
stellte Pigmente lassen durch die Eisenoxidbeschichtung nur einen begrenzten Umfang an Farbtonen zu und sind in 
Praparationen, bei denen Transparenz und dunne Schichtdicken erforderlich sind, nur bedingt anwendbar. Ein grofier 

35 Teil des auffallenden Lichtes kann aufierdem nicht optimal reflektiert werden, da sich die Pigmente in Beschichtungen 
nicht parallel zur Oberflache orientleren konnen. 

[0005] Aus EP 0 608 388 ist ein plattchenformiges Pigment bekannt, welches u. a. aus einer Siliziumdioxidmatrix 
bestehen kann, welche mit einer oder mehreren Schichten aus diinnen, transparenten oder semitransparenten reflek- 
tierenden Schichten aus Metalfoxiden oder Metallen beschichtet ist. Dabei wird die Matrix bevorzugt durch Zugabe 
40 von verschiedenen Farbmittein eingefarbt. Es werden Pigmente mit grofier Farbreinheit und hoher Farbstarke erhalten, 
deren Deckvermogen durch den Grad der Einfarbung der Matrix bestimmt wird. Die Dicke der Matrix kann dabei in 
einem breiten Bereich eingestellt werden. Es sind dort keine Pigmente beschrieben worden. die mehr als eine optisch 
aktive Schicht auf dem Substrat aufweisen. Diese Pigmente besitzen daher die Wirkung eines Pigmentes mit insgesamt 
drei optisch aktiven Schichten. 

45 [0006] In DE 196 14 637 werden goniochromatische Glanzpigmente auf der Basis von Siliziumdioxidplattchen of- 
fenbart, auf welchen mittels eines CVD-Verfahrens eine schwarze, mindestens teilweise transparenle Schicht (A) und 
optional eine aufiere Schicht (B), welche aus einem farblosen oder selektiv absorbierenden Metalloxid besteht und/ 
Oder phosphat-, chromatund /oder vanadathaltig ist, aufgebracht ist. 

Dabei besteht die 1 bis 50 nm dicke Schicht (A) vorzugsweise aus Metallen und/oder nichtselektiv absorbierenden 
50 Metallverbindungen. Die Schicht (B) kann aus hoch- oder niedrigbrechenden Metalloxiden bestehen. 

Durch die schwarze Schicht (A) zeigen diese Pigmente intensive Interferenzfarben und auffallige Farbtonanderungen 
in Abhangigkeit vom Betrachtungswinkel. 

Metall- und Metalloxidschichten werden hier jedoch uber die Gasphasenzersetzung von insbesondere metallorgani- 
schen Verbindungen aufgebracht, wodurch das Herstellungsverfahren fur die Massenproduktion von Pigmenten zu 
55 aufwandig und kostspielig und mit hohen Sicherheitsvorkehrungen verbunden ist, 

[0007] Die DE 196 18 569 betrifft mehrschichtige Interferenzpigmente aus einem transparenten Tragermaterial. wel- 
ches mit alternierenden Schichten eines Metalloxides mit niedriger Brechzahl und eines Metalloxides mit hoher Brech- 
zahl beschichtet ist. 
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Dabel kann das transparenle Tragermaterial aus Si02-Plattchen bestehen. In einem Beispiel werden auf ein Si02- 
Plattchen abwechseind Ti02. Si02 und Ti02 aufgebracht, wobei die einzelnen Schlchtdicken sehr unterschledlich sind. 
Bei diesen Pigmenten werden der Interferenzfarbton bel senkrechter Betrachtung sowie Anzahl und Farbtone der 
abhangig vom Betrachtungswinkel durchschrittenen Farben (Farbflop) sowIe der Buntton (Farbstarke) des Pigmentes 
5 erst dann sichtbar, wenn der endgultige PIgmentaufbau erreicht ist. In diesem Falle sind Farbkorrekturen aber nur 
noch in der aufieren Schicht vornehmbar. Das ist in der Regel nur durch den Auftrag von hoheren Schichtdicken 
erreichbar, was wirtschaftlich ungunstig ist und in Extremfallen dazu fuhren kann. dass das Produkt allein auf Grund 
der hoheren Schichtdicken fur bestimmte Anwendungszwecke nicht mehr einsetzbar ist. 

Auch ist der Buntton solcher Pigmente bei den unterschiedlichen Farben eines Farbflops unterschledlich stark ausge- 
10 pragt. das heiflt die verschiedenen Farben werden mit unterschiediicher Intensitat wahrgenommen und besitzen keine 
ausgepragte Brillanz. 

[0008] Es bestand daher ein Bedarf an mehrschichtigen Interferenzpigmenten, die intensive Interferenzfarben und 
eine starke Winkelabhangigkeit der Interferenzfarbe aufweisen, sowie an einem einfachen und kostengunstigen Her- 
stellungsverfahren, mit welchem bereits in der ersten Verfahrensstufe die Farbeigenschaften des Endproduktes 
15 maflgeblich bestimmt werden konnen. 

[0009] Es ist daher die Aufgabe der Erfindung, weitere mehrschichtige Interferenzpigmente auf der Basis von Sili- 
ziumdioxidplattchen zurN/erfugungzu stellen. die eine starke Winkelabhangigkeit der Interferenzfarben besitzen, wobei 
alle bei der Anderung des Betrachtungswinkels durchlaufenen Farbtone einen intensiven Buntton sowie eine hervor- 
ragende Brillanz aufweisen. 

20 Weiterhin wares die Aufgabe der Erfindung, ein Verfahren zur Herstellung von mehrschichtigen Interferenzpigmenten 
bereitzustellen, bei welchem bereits mit der ersten Beschichtung des Substrates die bei verschiedenen Betrachtungs- 
winkein zu durchlaufenden verschiedenen Interferenzfarbtone verbindlich eingestellt werden konnen. 
Eine zusatzliche Aufgabe der Erfindung bestand darin. Verwendungen fur die erfindungsgemaften Pigmente aufzu- 
zeigen. 

25 [0010] Die Aufgabe der Erfindung wird durch ein mehrschichtiges Interferenzpigment gelost, das ein Substrat aus 
plattchenformigem Siliziumdioxid umfasst, welches abwechseind mit zwei oder mehreren Schichten aus lichtdurch- 
lassigen Materialien mit Brechzahlen von n > 1 ,8 und einer oder mehreren Schichten aus lichtdurchlassigen Materialien 
mit Brechzahlen von n < 1 ,8 beschichtet ist, wobei die optische Dicke des plattchenformigen Substrates und die optische 
Dicke der einzelnen Schichten aus lichtdurchlassigen Materialien mit Brechzahlen von n < 1,8 gleich ist. 

30 [0011] Die Aufgabe der Erfindung wird ebenfalls gelost durch ein Verfahren zur Herstellung eines mehrschichtigen 
Interferenzpigmentes, wobei ein plattchenformiges Substrat aus Siliziumdioxid in Wasser suspendiert und abwech- 
seind mehrfach mit einem Metalloxidhydrat oder BiOCi mit einer Brechzahl von n > 1,8 und einem Metalloxidhydrat 
Oder Metallfluohd mit einer Brechzahl von n < 1,8 durch Zugabe und Fallung der entsprechenden, anorganischen 
Metallverbindungen beschichtet wird, wobei durch gleichzeitige Zugabe von Saure oder Base der fur die Fallung des 

35 jeweiligen Metalloxidhydrates, BiOCI oder Metallfluorides notwendige pH-Wert eingestellt und konstant gehatten wird 
und anschlief^end das beschichtete Substrat aus der wassrlgen Suspension abgetrennt, getrocknet und gegebenen- 
falls kalziniert wird, und wobei bei den einzelnen auf dem Substrat aufzubringenden Schichten aus einem Metalloxid- 
hydrat Oder Metallfluohd mit einer Brechzahl von n < 1 ,8 eine optische Schlchtdlcke so eingestellt wird, dass sle nach 
dem Trocknen und gegebenenfalls Kalzinieren gleich der optischen Schichtdicke des plattchenformigen Substrates ist. >v 

40 [0012] Weiterhin wird die Aufgabe der Erfindung gelost durch die Verwendung der oben beschriebenen erfindungs- 
gemaflen mehrschichtigen Interferenzpigmente zur Pigmentierung von Farfcen, Lackeh, Druckfarbeh, Kunststoffeh, 
kosmetischen Formulierungen, Gl^sern, Papier, Folieh.yerpackungsmaterialien, keramischen Materialien, zurLaser- 
markierung, in Sicherheitsanwendungen sowie in Trockenpraparaten und Pigmentpraparationen. 
[0013] Das Substrat des erfindungsgemafien Interferenzpigmentes besteht aus plattchenformigen Siliztumdioxidp- 

45 artikein, welche uber eine einheitliche Schichtdicke verfugen und vorzugsweise gemali der Internatlonalen Anmeldung 
WO 93/08237 auf einem endlosen Band durch Verfestigung und Hydrolyse einer Wasserglaslosung hergestellt werden. 
Unter einheitllcher Schichtdicke wird dabei eine Schichtdickentoleranz von 3 bis 10%, bevorzugt von 3 bis 5 % der 
Gesamttrockenschichtdicke der Partikel verstanden. Die plattchenformigen Siliziumdioxidpartikel liegen im allgemei- 
nen In amorpher Form vor. 

50 Der Durchmesser der Si02-Plattchen liegt ubiicherweise zwischen 1 und 250 |im, vorzugsweise zwischen 2 und 100 

|im. Ihre Dicke betragt zwischen 1 00 und 600 nm, bevorzugt 200 bis 500 nm und besonders bevorzugt 200 bis 375 nm. 

Das mittlere Aspektverhaltnis der plattchenformigen Si02-Partikel, das heifil das Verhaltnis vom mittleren Langen- 

messwert, der hier dem mittleren Durchmesser entspricht, zum mittleren Dickenmesswert, betragt ubiicherweise 5 bis 

200. bevorzugt 20 biis 150 und besonders bevorzugt 30 bis 120. 
55 [0014] Als lichtdurchlassige Materialien mit Brechzahlen von n < 1,8 kommen Metalloxide, Metallfluorlde oder Me- 

talloxidhydrate. die vorzugsweise farblos sind, wie z.B. Si02, SiO(OH)2, AI2O3. AIO(OH). B2O3. MgF2 oder deren Ge- 

mische, in Betracht. 

Besonders bevorzugt ist Si02. 
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[0015] Die Dicke der einzelnen Schichten aus diesen Materiaiien betragl zwischen 100 und 600 nm, bevorzugt 200 
bis 500 nm und besonders bevorzugt 200 bis 375 nm fur Si02- Schichten sowie 50 bis 600 nm. bevorzugt 80 bis 400 
nm und besonders bevorzugt 100 bis 350 nm fur die anderen Materiaiien. Dabel wird die Dicke der Schichten derart 
eingestellt. dass die optische Schichtdicke des Substrates gleich der optischen Schichtdicke jeder einzelnen Schicht 

5 aus lichtdurchlassigen Materiaiien mit Brechzahlen von n < 1.8 ist. Unter gleicher optischer Schichtdicke wird dabei 
verstanden. dass die Abweichung zwischen der optischen Schichtdicke des Substrates und der optischen Schichtdicke 
jeder einzelnen Schicht aus lichtdurchlassigen Materiaiien mit Brechzahlen n < 1,8 maximal 5 %. bevorzugt jedoch 
maximal 3 %, bezogen auf die optische Schichtdicke des Substrates, betragt. Die optische Schichtdicke der einzelnen 
Schichten bestimmt sich dabei aus dem Produkt aus der Brechzahl n des Schichtmaterials und der tatsachlichen 

10 (physikalisch messbaren) Schichtdicke d. Ist das Material mit einer Brechzahl von n < 1.8 Siliziumdioxid. ist die tat- 
sachliche Dicke des Substrates gleich der tatsachlichen Dicke der Einzelschichten aus Siliziumdioxid. Ist das Material 
mit einer Brechzahl von n < 1.8 jedoch SiO(OH)2. AlgOg. AIO(OH), B2O3, MgFs Oder ein Gemisch aus zwei Oder 
mehreren von diesen bzw. ein Gemisch mit SiOj Oder einem anderen lichtdurchlassigen Material mit einer Brechzahl 
von n < 1.8, so wird die tatsachliche Schichtdicke dieser Schicht so eingestellt, dass ihre optische Schichtdicke der 

15 optischen Schichtdicke des Substrates entspricht. 

Aus diesem Grunde unterliegen die tatsachlichen Schichtdicken der einzelnen Schichten aus lichtdurchlassigen Ma- 
teriaiien mit Brechzahlen von n ^ 1 ,8 gewissen Schwankungen, was auch fiir das Verhaltnis der tatsachlichen Schicht- 
dicken dieser einzelnen Schichten zur tatsachlichen Schichtdicke des Substrates zutrifft. So konnen die tatsachlichen 
Schichtdicken der einzelnen Schichten aus lichtdurchlassigen Materiaiien mit Brechzahlen von n < 1 .8 Schwankungen 

20 unterliegen, die klelner Oder gleich 20 %, bezogen auf die tatsachliche Schichtdicke des Substrates betragen , bevorzugt 
jedoch etwa 10 bis 20 %, 

Das Verhaltnis der Schichtdicke jeder Einzelschicht aus Materiaiien mit Brechzahlen von n < 1 .8 zur Schichtdicke des 
Substrates ist daher grofier oder gleich 0,8 und kleiner oder gleich 1 .2. Bevorzugt bestehen alle einzelnen Schichten 
aus lichtdurchlassigen Materiaiien mit Brechzahlen von n < 1.8 aus demselben Material. Die Zusammensetzung der 
25 Schichten kann jedoch auch von Schicht zu Schicht verschieden sein oder es konnen sich Schichten aus zwei oder 
mehreren verschiedenen Materiaiien in gleich bleibender Reihenfolge abwechseln. In einer besonders bevorzugten 
Ausfuhrungsform bestehen sowohl das Substrat als auch die einzelnen Schichten aus lichtdurchlassigen Materiaiien 
mit Brechzahlen von n < 1.8 aus Siliziumdioxid, 

Auf dem Substrat befinden sich eine oder mehrere soicher Schichten, insbesondere ein bis drei Schichten und beson- 
30 ders bevorzugt eine Schicht. 

[0016] Als lichtdurchlassige Materiaiien mit Brechzahlen von n > 1.8 sind fur Pigmentanwendungen bekannte Me- 
talloxide, insbesondere farblose Metalloxide wie Ti02. ZrOg, ZnO oder Sn02. deren Gemische oder auch BiOCI ein- 
setzbar. 

Besonders bevorzugt ist Ti02. 
35 Die Dicke dieser Schichten betragt dabei jeweils etwa 20 bis 300 nm und bevorzugt 30 bis 200 nm. 

Dabei ist die Dicke der einzelnen Schichten aus lichtdurchlassigen Materiaiien mit Brechzahlen von n > 1 ,8 stets kleiner 
als die Dicke der einzelnen Schichten aus lichtdurchlassigen Materiaiien mit Brechzahlen von n < 1.8 oder die Dicke 
des Substrates. 

Das erfindungsgemaRe Mehrschichtpigment enthalt zwei oder mehrere Schichten aus Materiaiien mit Brechzahlen n 
40 > 1 ,8, bevorzugt jedoch zwei Schichten, Diese Schichten konnen aus gleichen oder verschiedenen Materiaiien beste- 
hen und gleiche oder verschiedene Schichtdicken aufweisen. 

Bevorzugt bestehen diese Schichten aus den gleichen Materiaiien und weisen gleiche Schichtdicken auf. Das ist ins- 
besondere dann der Fall, wenn die Schichtdicken des Substrates, der ersten Schicht aus einem lichtdurchlassigen 
Material mit einer Brechzahl von n > 1 .8 sowie die Schichtdicke der ersten Schicht aus einem lichtdurchlassigen Material 

45 mit einer Brechzahl von < 1 ,8 so aufeinander abgestimmt sind, dass von jeder Schicht das auftreffende Licht bestimmter 
Wellenlangen in gleichem Mafie verstarkt wird, d.h. die optischen Schichtdicken der Beziehung (2n+1) ?l/4 genugen, 
wobei n = 0.1,2,3... und X die mittlere Wellenlange des einslrahlenden Lichtes bedeutet. In diesem Falle spricht man 
von einer konstruktiven Interferenz. Es ist ebenfalls zu beachten, dass eine destruktlve Interferenz. d.h. eine maximale 
Schwachung der Interferenz, welche bei optischen Schichtdicken auftritt. die der Beziehung n )J2 genugen, vermieden 

50 wird. 

[0017] Es konnen jedoch auch Anwendungsfalle auftreten. bei denen von diesem bekannten Prinzip optimaler Far- 
beinstellung abgewichen werden muss. So wird die Farb- und Glanzwirkung eines Interferenzpigmentes in hohem 
Grade von dem Medium bestimmt, in welchem das Pigment eingesetzt wird. Dasselbe Pigment zeigt zum Beispiel als 
Pigmentpulver an Luft andere Farbeigenschaften als in einer Bindemittelmatrix einer Beschichtungslosung. Aus diesem 
55 Grunde werden Interferenzpigmente auf ihr spateres Einsatzgebiet individuell zugeschnitten. 

Soil nun das erfindungsgemalie mehrschichtige Interferenzpigment in einem Medium eingesetzt werden, dessen 
Brechzahl verschieden ist von den Brechzahlen der Einzelschichten des Pigmentes. so werden fur eine optimale Far- 
beinstellung die Schichtdicken der Einzelschichten aus lichtdurchlassigem Material mit einer Brechzahl von n > 1,8 
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gegebenenfalls voneinander abwelchen mussen. Diese Abweichung kann bis zu 50 %, bezogen auf die Schichtdicke 
der zuerst aufgetragenen Schicht mil einer Brechzahl > 1 ,8, betragen'und lasst sich iiber fachgemafie Optimierungs- 
arbeiten, die keines erfinderlschen Zutuns bedurfen, leicht ermitteln. Gleichermassen kann sine Anpassung erfolgen. 
wenn Farbzwischenlone Oder besonders steile Kanten der Reflexbanden des PIgmentes fur bestlmmle Anwendungs- 

5 gebiete erwunscht sind. 

[0018] Die besten Ergebnisse lassen sich jedoch mit Pigmenten gemaft der vorliegenden Erfindung erreichen. die 
einen vollig symmetrischen Schichtaufbau aufweisen. Dabei beslehen die einzelnen Schichten aus einem lichtdurch- 
lassigen Material mit einer Brechzahl von < 1,8 aus demselben Material und weisen dieselben Schichtdicken auf. 
Ebenso weisen die einzelnen Schichten aus einem lichldurchlassigen Material mit einer Brechzahl von n > 1 ,8 diesel- 

10 ben Schichtdicken auf und bestehen aus demselben Material. Dabei ist es besonders bevorzugt. wenn das Substrat 
und die Schichten aus einem lichtdurchlassigen Material mit einer Brechzahl von < 1,8 nicht nur dieselben optischen 
Schichtdicken aufweisen, sondern ebenfalls aus demselben Material, namlich Si02, und die einzelnen Schichten aus 
einem lichtdurchlassigen Material mit einer Brechzahl von n > 1 ,8 aus TiOg bestehen. 
Im letzteren Falle erhalt man ein symmetrisches Pigment mit dem Schichtaufbau 

15 

Ti02-SI02-Ti02-Si02-Ti02-Si02{-Substrat)-Ti02-Si02-Ti02-Si02-Ti02, 

welches ein Pigment mit elf optisch aktiven Schichten darstellt, obwohl das Substrat nur 5fach beschichtet wurde. 

20 Durch nachfolgende Beschichtung mit je einer weiteren Schicht Ti02 und Si02 kann die Schichtfolge beliebig erweitert 
werden. Dabei haben alle Schichten aus denselben Materialien auch dieselben Schichtdicken. Die Anzahl der Schich- 
ten wird hierbei von den erzieibaren Farbeffekten und dem dafur notigen Aufwand beschrankt. 
[0019] In der Regel relcht der oben beschriebene Schichtaufbau aus. um Pigmente mit klaren und brillanten Inter- 
ferenzfarben, starker Abhangigkeit der Interferenzfarben vom Betrachtungswinkel sowie einem gleichmafiig starken 

25 Buntton (Farbtiefe) be! alien wlnkelabhangig durchlaufenen Interferenzfarben zu erhalten. 
[0020] Es hat sich uberraschend gezeigt, dass bereits der Schichtaufbau 

Ti02-Si02-TI02- Si02(-Substrat)-Ti02-Si02-Ti02 

30 

zu auliergewohnlich guten Pigmenten mit den oben beschriebenen Eigenschaften fuhrt. wobei zum Erhalt eines PIg- 
mentes mit sieben optisch aktiven Schichten das Substrat nur mit drei Schichten beschichtet Ist. 
[0021] Von besonderem Interesse und sehr uberraschend war die Tatsache, dass dieses Pigment eInen Farbflop 
zeigt, den bereits das Pigment der Zusammensetzung 

35 

Ti02- Si02(-Substrat)-TI02 



aufweist. welches nur drei optisch aktive Schichten besitzt, deren tatsachliche einzelne Schichtdicken jeweils identisch 
40 sind mit den einzelnen Schichtdicken des Substrates und der ersten Beschichtung der Pigmente mit sieben oder elf 
optisch aktiven Schichten. Dabei kann die Spannweite des im L,a,b - Farbsystem nach Hunter sichtbaren Farbflops 
bei hdherer Anzahl von Schichten geringfugig breiter sein, es werden jedoch dieselben Farbtone abhangig vom Be- 
trachtungswinkel beobachtet wie beim Dreischlchtplgment gleicher Schichtdicken. Durch die zusatzliche Beschichtung 
mit weiteren Schichten gleicher Zusammensetzung und Schichtdicke lasst sich aberder Buntton der Pigmente auffallig 
45 ver^ndern. das heifit verstarken, und zwarfiir jeden Farbton, derabhangig vom Betrachtungswinkel durchlaufen wird. 
Auch die Farbbrillanz ist bei den erfindungsgemafien mehrschichtigen Interferenzpigmenten deutlich starker ausge- 
pragt ats bei den entsprechenden Dreischichtpigmenten. 

[0022] Das oben Gesagte trifft selbstverstandlich auch fur die erfindungsgemalien Pigmente zu, die nicht 
ausschliefilich aus SIO2 und Ti02 zusammengesetzt sind, sondern in den einzelnen Schichten ein oder mehrere der 

50 oben als geeignet beschriebenen anderen Materialien enthalten und einen symmetrischen Aufbau besitzen, der be- 
ziiglich der Schichtdicken und Schichtdickentoleranzen in den oben beschriebenen Grenzen liegt. 
[0023] Das erfindungsgemafie Verfahren zur Herstellung eines mehrschichtigen Interferenzpigmentes ist bevorzugt 
ein nasschemlsches Verfahren, bei welchem die bekannten, zur Herstellung von Perlglanzplgmenten entwickelten 
nasschemischen Beschichtungstechnologien angewendet werden konnen, die zum Beisplel in den folgenden Publi- 

55 katlonen beschrieben sind:. 

DE 14 67 468. DE 19 59 988, DE 20 09 566, DE 22 14 545, DE 22 15 191. DE 22 44 298, DE 23 13 331, DE 25 22 

572. DE 31 37 808. DE 31 37 809, DE 31 51 343. DE 31 51 354. DE 31 51 355. DE 32 11 602. DE 32 35 017. 

Zur Beschichtung wird das plattchenformlge Substrat aus Siliziumdioxld in Wassersuspendiert und abwechseind mehr- 
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fach mit einem Melalloxidhydrat eines Metalloxides Oder mit BiOCI mil einer Brechzahl von jeweils n > 1,8 und einem 
Metalloxidhydrat eines Metalloxides Oder einem Metallfluorid mit einer Brechzahl von n < 1 .8 durch Zugabe und Fallung 
der entsprechenden anorganischen Metallverbindungen beschichtet. wobei durch gleichzeitige Zugabe von Saure 
Oder Base der fur die Fallung des jeweiligen Metalloxidhydrates, BiOCI Oder M eta llfluo rides notwendige pH-Wert ein- 

5 gestellt und konstant gehalten wird und anschliefiend das beschlchtete Substrat aus der wassrigen Suspension ab- 
getrennt, getrocknet und gegebenenfalls kalziniert wird. und wobei bei den einzelnen auf dem Substrat aufzubringen- 
den Schichten aus einem Metalloxidhydrat eines Metalloxides oder aus Metallfluorid mit einer Brechzahl von n < 1,8 
eine optische Schichtdicke so eingestellt wird, dass sie nach dem Trocknen und gegebenenfalls Kalzinieren gleich der 
optlschen Schichtdicke des plattchenformigen Substrates ist. 

10 Dabei kann die Kalzinierungstemperatur im Hinblick auf die jeweils vorhandene Beschichtung optimiert werden. Im 
Allgemelnen liegt die Kalzinierungstemperatur jedoch zwischen 250 und 1000 °C, insbesondere zwischen 350 und 
900 ''C. Die Pigmente konnen auch nach dem Aufbringen jeder einzelnen Schicht abgetrennt, getrocknet und gege- 
benenfalls geglQht werden. bevor sie zur Aufbringung der nachsten Schicht erneut dispergiert werden. 
[0024] Wenn das Material mit einer Brechzahl n > 1 ,8 TiOg ist, wird zum Aufbringen dieser Schichten bevorzugt das 

15 im US 3 553 001 beschriebene Verfahren eingesetzt. Dabei wird zu einer auf etwa 50-100 °C, insbesondere 70 - 80 
•"C erhitzten Suspension der plattchenformigen, gegebenenfalls bereits vorbeschichteten Siliziumdioxidpartikel lang- 
sam eine wassrige Losung eines anorganischen Titansalzes zugegeben und der pH-Wert durch gleichzeltiges Zudo- 
sieren einer Base bei 0,5 bis 5, insbesondere etwa 1 ,5 bis 2,5, weitgehend konstant gehalten. Sobald die gewunschte 
Schichtdicke des Ti02-Oxid hydrates erreicht ist. wird die Zugabe der Titansalzlosung und der Base gestoppt. 

20 Dieses Verfahren wird auch als Titrationsverfahren bezeichnet und welst die Besonderheit auf, dass kein Uberschuss 
an Titansalz vorliegt, sondern pro Zeiteinheit immer nur eine solche Menge bereitgestellt wird, wie fur eine gleichmaaige 
Beschichtung mit dem hydratisierten Ti02 erforderlich ist und auch von der Oberflache des zu beschlchtenden SiOg- 
Substrates aufgenommen werden kann. In der Losung sind daher keine hydratisierten Titandioxidteilchen vorhanden, 
die nicht auf der zu beschlchtenden Oberflache abgeschieden werden. 

25 [0025] Wenn das lichtdurchlassige Material mit einer Brechzahl n < 1 ,8 Slliziumdioxid ist, wird zum Aufbringen der 
entsprechenden Schicht oder Schichten das folgende Verfahren angewandt: 

Eine Natronwasserglaslosung wird zu einer auf etwa 50 bis 1 00 °C, insbesondere 70 bis 80 °C, erhitzten Suspen- 
sion des bereits ein- oder mehrfach beschichteten Substrates gegeben. Gleichzeitig wird durch Zugabe einer 
30 10%igen Salzsaure der pH-Wert bei 4 bis 10, vorzugsweise bei 6.5 bis 8,5, konstant gehalten. Wenn die Zugabe 

der Wasserglaslosung beendet ist, wird noch etwa 30 Minuten nachgeruhrt. 

[0026] Prinzipiell sind fur die Herstellung der erfindungsgemalien Pigmente auch CVD - oder PVD - Verfahren zur 
Beschichtung von Partikein geeignet. Dabei ist es erforderlich, dass das Substrat wahrend des Bedampfungsvorgan- 
35 ges gleichmaRig in Bewegung gehalten wird, damit eine homogene Beschichtung aller Partikeloberflachen gewahrlei- 
stet ist. 

[0027] Werden auf deroberen Schicht aus Metalloxid oder BiOCI mit einer Brechzahl n > 1,8 noch zusatzlich weitere 
Schichten aus organischen oder anorganischen Farbpigmenten wie farbigen Metalloxiden, zum Beispiel Goethit, Ma- 
gnetit, Hamatit, Chromoxid, Titansuboxiden und Chrom-Eisen-Mischoxiden. oder Farbpigmenten wie Berliner Blau, 

40 Turnbulls Biau, Bismutvanadat, Chromhydroxid, Cobaltaluminat, Ultramarin, Tenards Blau, Cadmiumsulfiden oder -se- 
leniden. Chromatpigmenten oder Rud, oder aber organischen Farbpigmenten wie Indigo, Thioindigo und deren Deri- 
vaten, Azopigmenten, Phthalocyaninen. Benzimidazolen, Anthrachinonen, Indanthrenfarbstoffen, Perinonen. Chi- 
nacridonen. Metallchalkogeniden. Metallchalkogenidhydraten oder Karminrot auf den erfindungsgemaften Pigmenten 
aufgebracht, kann die Pulverfarbe der Pigmente wesentlich verandert werden, wodurch weitere interessante Farbef- 

45 fekte erzielbar sind. 

[0028] Das Aufbringen dieser Schichten erfolgt mittels bekannter Verfahren, wie sie zum Beispiel In EP 0 141 173, 
EP 0 332 071. DE 19 51 696, DE 19 51 697. DE 23 13 332 und DE 40 09 567 beschrieben sind. 
[0029] Das fertige Pigment kann auch einer Nachbehandlung oder Nach beschichtung unterzogen werden, urn seine 
Licht-. Wetter-, oder chemische Stabilitat zu erhohen oder urn die Handhabung des Pigmentes, insbesondere hinsicht- 
50 lich der Einarbeitung in unterschiedliche Medien, zu erieichtern. Verfahren zur Nachbeschichtung oder Nachbehand- 
lung sind zum Beispiel aus DE 22 15 191, DE 31 51 354, DE 32 35 017 DE 33 34 598. DE 40 30 727. EP 0 649 886. 
WO 97/29059. WO 99/57204 oder US 5.759, 255 bekannt. 

Die hierbei aufgebrachten Stoffe umfassen ledlgiich einen Gewichtsanteil von 0.1 bis 5 Gew. %, vorzugsweise 0.5 bis 
3 Gew. %, des gesamten Pigmentes. 
55 [0030] Die erfindurigsgemafien Pigmente konnen zur Pigmentierung von Farben, Lacken, Druckfarben, Kunststof- 
fen, kosmetischen Formulierungen. keramischen Materialien, Papier und Glasern sowie in den verschiedenen Sicher- 
heitsanwendungen in ubiicher Weise eingesetzt werden. Weiterhin sind die erfindungsgemaften Pigmente auch fiir 
die Lasermarkierung von Papier und Kunststoffen, fur Anwendungen im Agrarbereich, sowie fur die Herstellung von 
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Pigmentpraparationen und Trockenpraparaten, wie z.B. Pellets, Granulaten, Chips, etc., die vorzugsweise In Druck- 
farben und Lacken verwendet werden, geeignet. Sie lassen sich ebenso in einer VIelzahl der bekannten, in Farbsy- 
stemen angewendeten Bindemittel einsetzen und sind sowohl in wassrigen Systemen als auch in Systemen auf L6- 
sungsmittelbasis anwendbar. 

5 [0031] Die PIgmente gennaft der vorliegenden Erfindung sind selbstverstandlich in vorteilhafter Weise auch mil or- 
ganischen Farbstoffen, organischen Pigmenten und jeder Art von anderen anorganischen Ein- oder Mehrschichtpig- 
menten, wie zum Beispie! den herkommllchen Perlglanzpigmenten auf der Basis von Schichtsilikaten. Glas,.Si02 oder 
Metallsubstraten, wie auch mil holographischen Pigmenten oderLCPs { Liquid Crystal Polymers) mischbar und konnen 
gemeinsam mit diesen ven^^endet werden. Auch die Abmischung mit herkommlichen Bindemittein und Fullstoffen ist 

10 in jedem Verhaltnis moglich. 

[0032] Die erfindung sgemaflen mehrschichtigen Interferenzpigmente zeichnen sich durch eine starke Winkelabhan- 
gigkeit der Interferenzfarben aus. wobei alle in Abhangigkeit vom Beleuchtungs- oder Betrachtungswinkel beobacht- 
baren Farbtone einen intenslven Buntton sowie eine hervorragende Farbbrillanz aufweiseri. Sie sind mittels eines 
einfachen und kostengunstigen Verfahrens ohne besondere Sicherheitsmafinahmen herstellbar, bei welchem bereits 

15 in der ersten Verfahrensslufe die Farben eingestellt werden konnen, die das fertige Pigment aufweisen soil. 

[0033] Die vollstandige Offenbarung alter vorstehend genannten Patentanmeldungen, Patente und Veroffentlichun- 
gen ist durch Bezugnahme in dieser Anmeldung enthalten. 

[0034] Die nachfolgenden Beispiele sollen die Erfindung eriautern ohne sie zu beschranken. 
20 Beispiele 
Beispiel 1: 

[0035] Herstellung eines Pigmentes der.Zusammensetzung: 

25 Ti02 (145 nm)/ Si02 (200 nm)/ Ti02 (145 nm) /Si02 (200 nm) / Ti02 (145 nm/ Si02 (200 nm)/ Ti02 (145 nm) 

100 g SiOg Flakes mit einer mittleren Schichtdicke von 200 nm werden in 1 .9 I voll entsalztem Wasser unter Ruhren 
suspendiert und auf 75 *^C erhitzt. 

[0036] Nun wird mit einer 1 8 %igen Salzsaure der pH-Wert der Suspension auf 2.2 eingestellt. Es folgt ein Zudosieren 
einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (474 g einer 60 %igen TiC^ - Losung . gelost in 474 g voll entsalztem Wasser). 
30 wobei der pH Wert durch gleichzeitiges Zulropfen einer 32 %igen Natronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
digerZugabe wird 15 min. nachgeruhrt. 

[0037] Dann wird mit der 32%igen Natronlauge der pH Wert der Suspension auf 7,5 eingestellt und erneut 15 min. 
nachgeruhrt. 

[0038] Anschliefiend wird eine Natronwasserglaslosung (654 g NatrohwasserglasLosung. enthaltend 27.0 % Si02, 
35 werden in 654 g voll entsalztem Wasser gelost) zugetropft, wobei der pH Wert durch gleichzeitiges Zudosieren einer 
18 %igen Salzsaure konstant bei 7,5 gehalten wird. Nach vollstandiger Zugabe wird 30 min. nachgeruhrt. 
[0039] Nun wird der pH Wert der Suspension mit 18 %iger Salzsaure auf 2,2 eingestellt, 30 min. nachgeruhrt und 
949 g einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (Herstellung s.o.) zugetropft. PH 2,2 wird hierbei durch Zutropfen einer 
32 %igen Natronlauge konstant gehalten. Es wird nun erneut 15 min. nachgeruhrt. 
40 [0040] Das Produkt wird abfiltriert. gewaschen, getrocknet, bei 800°C gegliiht, durch ein 100 pim Sieb gesiebt. vom 
Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. 
[0041] Das entsprechende L.a.b.-Farbdiagramm nach Hunter ist in Figur 1 mit gestrichelter Linie dargestelit. Es zeigt 
vom steilen zum flachen Betrachtungswinkel einen Farbflop von Violett nach Grungold. Das Reflexionsspektrum (Re- 
flexion in Abhangigkeit der Wellenlange des sichtbaren Lichtes) ist in Figur 2 dargestelit. 

45 

Vergleichsbeispiel 1: 

[0042] Herstellung eines Pigmentes der Zusammensetzung 

Ti02 (145 nm)/ Si02 (200 nm)/ Ti02 (145 nm) 
50 100 g Si02 Flakes mit einer mittleren Schichtdicke von 200 nm werden in 1 ,9 I voll entsalztem Wasser unter Ruhren 
suspendiert und auf 75 ""C erhitzt. 

[0043] Nun wird mit einer 18 %igen Salzsaure der pH-Wert der Suspension auf 2,2 eingestellt. Es folgt ein Zudosieren 
einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (474 g einer 60 %igen TiC^ - Losung. gelost in 474 g voll entsalztem Wasser), 
wobei der pH Wert durch gleichzeitiges Zutropfen einer 32 %igen Natronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
55 diger Zugabe wird 15 min. nachgeruhrt. 

[0044] Das Produkt wird abfiltriert, gewaschen, getrocknet, bei 800°C gegluht, durch ein 100 ^im Sieb gesiebt, vom 

Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. 

[0045] Das L.a,b,-Farbdiagramm nach Hunter fur Vergleichsbeispiel 1 ist in Figur 1 mit durchgezogener Linie dar- 



7 



EP 1 281 732 A1 



gestellt. Es zeigt vom steilen zum flachen Betrachtungswinkel ebenfalls einen Farbflop von Violett nach Grungold. Das 
Reflexionsspektrum ist in FIgur 3 dargestellt. 

[0046] Ein Vergleich der beiden Reflexionsspektren der Pigmente aus Belspiel 1 und Verglelchsbeispiel 1 zeigt, dass 
das Pigment gemaH Beispiel 1 der vorliegenden Erfindung ein deutllch verbessertes Reflexion svermog en gegenuber 
5 einem dreischlchtigen Pigment vergleichbarer Zusammensetzung aufweist. 

Beispiel 2: 

[0047] Herstellung eines Pigmentes der Zusammensetzung: 
10 Ti02 (38 nm)/ Si02 (500 nm)/ Ti02 (28 nm) /Si02 (500 nm) / TiOs (28 nm)/Si02 (500 nm)/ Ti02 (38 nm) 

100 g Si02 Flakes mit einer mittleren Schichtdicke von 500 nm werden in 1,9 I veil entsalztem Wasser unter Riihren 
suspendiert und auf 75 °C erhitzt. 

[0048] Nun wind mit einer 1 8 %igen Salzsaure der pH -Wert der Suspension auf 2.2 eingestellt. Es folgt ein Zudosieren 
einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (91 ,6 g einer 60 %igen TiCl4 - Losung, gelost in 91 ,6 g voll entsalztem Wasser), 
15 wobei der pH Wert durch glelchzeltiges Zutropfen einer 32 %igen Natronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
diger Zugabe wird 15 min. nachgeruhrt. 

[0049] Dann wird mit der 32%igen Natronlauge der pH - Wert der Suspension auf 7.5 eingestellt und erneut 15 min. 
nachgeruhrt. 

[0050] Anschlieftend wird eine Natronwasserglaslosung (965 g NatronwasserglasLosung. enthaltend 27.0 % Si02. 

20 werden in 965 g voll entsalztem Wasser gelost) zugetropft, wobei der pH Wert durch gleichzeitiges Zudosieren einer 
18 %igen Salzsaure konstant bei 7.5 gehalten wird. Nach vollstandiger Zugabe wird 30 min. nachgeruhrt. 
[0051] Nun wird der pH - Wert der Suspension mit 1 8 %iger Salzsaure auf 2.2 eingestellt, 30 min. nachgeruhrt und 
249 g einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (Herstellung s.o.) zugetropft. PH 2.2 wird hierbel durch Zutropfen einer 
32 %lgen Natronlauge konstant gehalten. Es wird nun erneut 15 min. nachgeruhrt. 

25 [0052] Das Produkt wird abfiltriert, gewaschen, getrocknet, bei 800*^0 gegluht, durch ein 100 jim Sleb gesiebt, vom 
Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. Das er- 
haltene L.a.b-Diagramm ( siehe Figur 4. gestrichelte Linie) zeigt einen Farbflop von Grun/Gold im steilen Betrach- 
tungswinkel nach Rot Im flachen Betrachtungswinkel. Das Reflexionsspektmm ist in Figur 5 dargestellt. 

30 Verqleichsbeispiel 2: 

[0053] Herstellung eines Pigmentes der Zusammensetzung 
TIO2 (28 nm)/ SiOg (500 nm)/ Ti02 (28 nm) 

100 g Si02 Flakes mit einer mittleren Schichtdicke von 500 nm werden in 1,9 I voll entsalztem Wasser unter Riihren 

35 suspendiert und auf 75 °C erhitzt. 

[0054] Nun wird mit einer 1 8 %igen Salzsaure der pH -Wert der Suspension auf 2,2 eingestellt. Es folgt ein Zudosieren 
einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (91 ,6 g einer 60 %igen TiCU - Losung, gelost in 91 ,6 g voll entsalztem Wasser), 
wobei der pH Wert durch gleichzeitiges Zutropfen einer 32 %igen Natronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
diger Zugabe wird 15 min. nachgeruhrt. 

40 [0055] Das Produkt wird abfiltriert, gewaschen. getrocknet. bei 800°C gegluht. durch ein 100 um Sieb gesiebt, vom 
Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. 
[0056] Das erhaltene L.a.b-Diagramm ( siehe Figur 4, durchgezogene Linie) zeigt wie bei Beispiel 2 einen Farbflop 
von Grun/Gold im steilen Betrachtungswinkel nach Rot im flachen Betrachtungswinkel. Das Reflexionsspektrum ist in 
Figur 6 dargestellt. 

45 [0057] Ein Vergleich der Reflexionsspektren von Beispiel 2 und Vergleichsbeispiel 2 zeigt ein deutlich verbessertes 
Reflexionsvermogen des Pigmentes gemafi Beispiel 2. 

Beispiel 3: 

50 [0058] Herstellung eines Pigmentes der Zusammensetzung; 

Ti02 (125 nm)/ Si02 (300 nm)/ TiOg (138 nm) /SiOg (300 nm) / TiOg (138 nm)/ SiOg (300 nm)/ Ti02 (125 nm) 

100 g Si02 Flakes mit einer mittleren Schichtdicke von 300 nm werden in 1,9 I voll entsalztem Wasser unter Riihren 

suspendiert und auf 75 °C erhitzt. 

[0059] Nun wird mit einer 18 %igen Salzsaure der pH-Wert der Suspension auf 2,2 eingestellt. Es folgt ein Zudosieren 
55 einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (452 g einer 60 %igen TiC^ - Losung, gelost in 452 g voll entsalztem Wasser). 
wobei der pH - Wert durch gleichzeitiges Zutropfen einer 32 %igen Natronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
diger Zugabe wird 15 min. nachgeruhrt. 

[0060] Dann wird mit der 32%igen Natronlauge der pH - Wert der Suspension auf 7,5 eingestellt und erneut 15 min. 
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nachgeruhrt, 

[0061] Anschlleliend wird eine Natronwasserglaslosung (579 g NatronwasserglasLosung, enthaltend 27,3 % Si02, 
. werden in 579 g voll entsalztem'Wasser gelost) zugelropft. wobei der pH - Wert durch gleichzeitlges Zudosieren einer 
18 %igen Salzsaure konstant bei 7,5 gehalten wird. Nach vollstandlger Zugabe wird 30 min. nachgeruhrt. 
5 [0062] Nun wird der pH - Wert der Suspension mit 18 %iger Salzsaure auf 2,2 eingestellt, 30 min. nachgeruhrt und 
818 g einer 30 %igen Titanletrachloridlosung (Herstellung s.o.) zugelropft. PH 2,2 wird hierbei durch Zutropfen einer 
32 %igen Nalronlauge konstant gehalten. Es wird nun erneut 15 min. nachgeruhrt. 

[0063] Das Produkt wird abfiltriert, gewaschen, getrocknet, bei 800''C gegluht, durch ein 100 pim Sieb gesiebt, vom 
Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. Das er- 
10 haltene L.a.b-Diagramm ist in Figur 7 mit gestrichelter Linie dargestellt und zeigt einen Farbflop von Griin Im steilen 
Betrachtungswinkel nach Violett im flachen Betrachtungswinkel. Das entsprechende Reflexionsspektrum wird durch 
Figur 8 wiedergegeben. 

Vergleichsbeispiel 3: 

15 

[0064] Herstellung eines Pigmentes der Zusammensetzung: 

TiOj (138 nm) /Si02 (300 nm) / TIO2 (138 nm) 

100 g SiOg Flakes mit einer mittleren Schichtdicke von 300 nm werden in 1,9 I voll entsalztem Wasser unter Ruhren 
suspendiert und auf 75 °C erhitzt. 
20 [0065] Nun wird mit einer 1 8 %igen Salzsaure der pH-Wert der Suspension auf 2,2 eingestellt. Es folgt ein Zudosieren 
einer 30 %igen Titanletrachloridlosung (452 g einer 60 %igen TiCl4 - Losung, gelost in 452 g voll entsalztem Wasser), 
wobei der pH - Wert durch gleichzeitlges Zutropfen einer 32 %igen Nalronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
diger Zugabe wird 15 min. nachgeruhrt. 

[0066] Das Produkt wird abfiltriert. gewaschen, getrocknet, bei 800'=*C gegluht, durch ein 100 \im Sieb gesiebt, vom 
25 Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. Das er- 
haltene L,a,b-Diagramm ist in Figur 7 mil durchgezogener Linie dargestellt und zeigt ebenfalls einen Farbflop von Griin 
im steilen Betrachtungswinkel nach Violett im flachen Betrachtungswinkel. Das entsprechende Reflexionsspektrum 
wird durch Figur 9 wiedergegeben. 

[0067] Ein Vergleich der Reflexionsspektren der Figuren 8 und 9 ergibt, dass das Pigment gemafi Belspiel 3 ein 
30 gegenuber Vergleichsbeispiel 3 deutlich verbessertes Reflexionsvermogen aufweist. 

Beispiel 4: 

[0068] Herstellung eines Pigmentes der Zusammensetzung: 
35 TiOg (73 nm)/ SiOg (300 nm)/ TiOg (70 nm) /SiOg (300 nm) / TiOg (70 nm)/Si02 (300 nm)/ Ti02 (73 nm) 

100 g Si02 Flakes mit einer mittleren Schichtdicke von 300 nm werden in 1.9 I voll entsalztem Wasser unter Ruhren 
suspendiert und auf 75 °C erhitzt. 

[0069] Nun wird mit einer 1 8 %igen Salzsaure der pH-Wert der Suspension auf 2,2 eingestellt. Es folgt ein Zudosieren 
einer 30 %igen Titanletrachloridlosung (229 g einer 60 %igen TiCU - Losung. gelost in 229 g voll entsalztem Wasser), 
40 wobei der pH-Wert durch gleichzeitiges Zutropfen einer 32 %igen Nalronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
dlger Zugabe wird 15 min. nachgeruhrt. 

[0070] Dann wird mit der 32%igen Nalronlauge der pH-Wert der Suspension auf 7,5 eingestellt und erneut 15 min. 
nachgeruhrt. 

[0071] Ansch!ieR6nd wird eine Natronwasserglaslosung (579 g NatronwasserglasLosung. enthaltend 27,0 % SiOg, 
45 werden in 579 g voll entsalztem Wasser gelost) zugelropft, wobei der pH-Wert durch gleichzeitiges Zudosieren einer 
18 %igen Salzsaure konstant bei 7,5 gehalten wird. Nach vollstandiger Zugabe wird 30 min. nachgeruhrt. 
[0072] Nun wird der pH-Wert der Suspension mil 18 %iger Salzsaure auf 2.2 eingestellt, 30 min. nachgeruhrt und 
478 g einer 30 %igen Titanletrachloridlosung (Herstellung s.o.) zugelropft. PH 2,2 wird hierbei durch Zutropfen einer 
32 %igen Nalronlauge konstant gehalten. Es wird nun erneut 15 min. nachgeruhrt. 
50 [0073] Das Produkt wird abfiltriert, gewaschen. getrocknet, bei 800°C gegluht, durch ein 100 jim Sieb gesiebt, vom 
Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen, 
[0074] Das erhallene L.a.b-Diagramm (siehe Figur 10, gestrichelte Linie) zeigt einen Farbflop von Gold im steilen 
Betrachtungswinkel nach Grun im flachen Betrachtungswinkel. Das Reflexionsspektrum ist in Figur 11 dargestellt. 

55 Vergleichsbeispiel 4: 

[0075] Herstellung eines Pigmentes der Zusammensetzung: 
TiOg (70 nm) /Si02 (300 nm) / Ti02 (70 nm) 
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100 g SiOj Flakes mit einer mittleren Schlchtdicke von 300 nm werden in 1 .9 I voll entsalztem Wasser unter Ruhren 
suspendierl und auf 75 °C erhilzt. 

[0076] Nun wird mIt einer 18 %igen Salzsaure der pH-Wertder Suspension auf 2.2 eingestelit. Es folgt ein Zudosieren 
einer 30 %igen TItantetrachloridlosung (229 g einer 60 %igen TICI4 - Losung. gelost in 229 g voll entsalztem Wasser). 
5 wobei der pH-Wert durch gleichzeitiges Zutropfen einer 32 %lgen Natronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
digerZugabe wird 15 min. nachgeruhrt. 

[0077] Das Produkt wird abfiltriert, gewaschen, getrocknet, bei 800°C gegluht, durch ein 100 jim Sieb geslebt, vom 
Pigment nach Einarbeitung in N-ilrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. 
[0078] Das erhaltene L.a.b-Diagramm (siehe Figur 1 0, durchgezogene Linie) zeigt wie Belsplel 4 einen Farbflop von 
10 Gold im steilen Betrachtungswinkel nach Griin im flachen Betrachtungswinkel. Das Reflexlonsspektrum ist in Figur 12 
dargestellt. 

[0079] Ein Vergleich der Reflexionsspektren des Pigmentes gema(i Beispiel 4 und des Pigmentes gemali Vergleichs- 
beispiel 4 ergibt ein deutlich besseres Reflexionsvermogen fur das erfindungsgemafle Beispiel. 

15 Beispiel 5: 

[0080] Herstellung eines Pigmentes der Zusammensetzung: 

Ti02 (73 nm)/ Si02 (375 nm)/ Ti02 (55 nm) /Si02 (375 nm) / Ti02 (55 nm)/Si02 (375 nm)/ TiOg (73 nm) 

100 g Si02 Flakes mit einer mittleren Schichtdlcke von 375 nm werden in 1.9 I voll entsalztem Wasser unter Ruhren 

20 suspendierl und auf 75 °C erhitzl. 

[0081] Nun wird mit einer 18 %igen Salzsaure der pH-Wert der Suspension auf 2,2 eingestelit. Esfolgtein Zudosieren 
einer 30 %igen TItantetrachloridlosung (180 g einer 60 %igen TiCl4 - Losung. gelost in 180 g voll entsalztem Wasser), 
wobei der pH-Wert durch gleichzeitiges Zutropfen einer 32 %igen Natronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
dlger Zugabe wird 15 min. nachgeruhrt, 

25 [0082] Dann wird mit der 32%igen Natronlauge der pH-Wert der Suspension auf 7,5 eingestelit und erneut 15 min. 
nachgeruhrt. 

[0083] Anschliefiend wird eine Natronwasserglaslosung (724 g NatronwasserglasLosung, enthaltend 27,0 % Si02, 
werden In 724 g voll entsalztem Wasser gelost) zugetropft, wobei der pH-Wert durch gleichzeitiges Zudosieren einer 
18 %igen Salzsaure konstant bei 7,5 gehalten wird. Nach vollstandiger Zugabe wird 30 min. nachgeruhrt. 
30 [0084] Nun wird der pH-Wert der Suspension mit 18 %iger Salzsaure auf 2,2 eingestelit. 30 min. nachgeruhrt und 
478 g einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (Herstellung s.o.) zugetropft. PH 2,2 wird hierbei durch Zutropfen einer 
32 %igen Natronlauge konstant gehalten. Es wird nun erneut 15 min. nachgeruhrt. 

[0085] Das Produkt wird abfiltriert, gewaschen, getrocknet, bei 800°C gegluht. durch ein 100 ^im Sieb gesiebt. vom 
Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. 
35 [0086] Das erhaltene L,a,b-Diagramm ist in Figur 1 3 mit gestrichelter LInie dargestellt und zeigt einen Farbflop von 
VIolett im steilen Betrachtungswinkel nach Grungold im flachen Betrachtungswinkel. 
Das entsprechende Reflexlonsspektrum zeigt Figur 14. 

Vergleichsbeispiel 5: 

40 

[0087] Herstellung eines Pigmentes der Zusammensetzung: 
TiOg (55 nm) /SiOg (375 nm) / TiOg (55 nm) 

100 g Si02 Flakes mit einer mittleren Schichtdlcke von 375 nm werden in 1.9 I voll entsalztem Wasser unter Ruhren 
suspendiert und auf 75 °C erhitzt. 
45 [0088] Nun wird mit einer 1 8 %igen Salzsaure der pH-Wertder Suspension auf 2,2 eingestelit. Es folgt ein Zudosieren 
einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (180 g einer 60 %igen TiCU - Losung. gelost in 180 g voll entsalztem Wasser). 
wobei der pH-Wert durch gleichzeitiges Zutropfen einer 32 %igen Natronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
diger Zugabe wird 15 min. nachgeruhrt. 

[0089] Das Produkt wird abfiltriert, gewaschen, getrocknet, bei 800°C gegluht, durch ein 100 ^m Sieb gesiebt. vom 
50 Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. 

[0090] Das erhaltene L,a,b-Diagramm ist in Figur 13 mit durchgezogener Linie dargestellt und zeigt ebenfalls einen 
Farbflop von Violett im steilen Betrachtungswinkel nach Grungold im flachen Betrachtungswinkel. 
Das entsprechende Reflexlonsspektrum zeigt Figur 15. 

[0091] Ein Vergleich der Reflexionsspektren der Figuren 14 und 15 ergibt, dass das Pigment gemafi Beispiel 5 ein 
55 gegenuber Vergleichsbeispiel 5 deutlich verbessertes Reflexionsvermogen aufweist. 
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Beispiei 6: 

[0092] Herstellung eines Pigmentes der Zusammensetzung: 

Ti02 (48 nm)/ Si02 (280 nm)/ Ti02 (48 nm) /Si02 (280 nm) / Ti02 (48 nmySiOj (280 nm)/ Ti02 (48 nm) 
5 100 g SIO2 Flakes mil einer mittleren Schichtdicke von 280 nm werden in 1,9 I voll entsalztem Wasser unter Ruhren 
suspendiert und auf 75 °C erhitzt. 

[0093] Nun wird mit einer 1 8 %igen Salzsaure der pH-Wert der Suspension auf 2,2 eingestelll, Es folgt ein Zudosieren 
einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (157 g einer 60 %igen TiCl4 - Losung, gelosl in 157 g voll entsalztem Wasser), 
wobei der pH-Wert durch gleichzeitiges Zutropfen einer 32 %igen Natronlauge konstant gehalten'wird. Nach vollstan- 
10 diger Zugabe wird 15 min. nachgeruhrt. 

[0094] Dann wird mit der 32%igen Natronlauge der pH-Wert der Suspension auf 7.5 eingestellt und erneut 15 min. 
nachgeruhrt. 

[0095] Anschlieliend wird eine Natronwasserglasiosung (540 g NatronwasserglasLosung. enthaltend 27,0 % Si02. 
werden in 540 g voll entsalztem Wasser gelost) zugetropft, wobel der pH-Wert durch gleichzeitiges Zudosieren einer 
15 18 %igen Salzsaure konstant bei 7,5 gehalten wird. Nach vollstandiger Zugabe wird 30 min. nachgeruhrt. 

[0096] Nun wird der pH-Wert der Suspension mit 18 %iger Salzsaure auf 2,2 eingestellt, 30 min. nachgeruhrt und 
314 g einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (Herstellung s.o,) zugetropft. PH 2,2 wird hierbei durch Zutropfen einer 
32 %igen Natronlauge konstant gehalten. Es wird nun erneut 15 min. nachgeruhrt. 

[0097] Das Produkt wird abfiltriert, gewaschen, getrocknet, bei 800°C gegluht, durch ein 100 jim Sieb gesiebt, vom 
20 Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. 

[0098] Das erhaltene L.a.b-Dlagramm ist in Figur 16 mit gestrichelter Linie dargestellt und zeigt einen Farbflop von 
Grun-Gold im steilen Betrachtungswinkel uber Blau-Griin nach Violett imflachen Betrachtungswinkel. DerBuntton der 
durchlaufenen Farbtone ist dabei annahernd gleich gut ausgepragt. Das Reflexionsspektrum ist in Figur 17 dargestellt. 

25 Vergleichsbeispiel 6: 

[0099] Herstellung eines Pigmentes der Zusammensetzung: 
Ti02 (48 nm)/ Si02 (280 nm)/ Ti02 (48 nm) 

100 g Si02 Flakes mit einer mittleren Schichtdicke von 280 nm werden in 1,9 I voll entsalztem Wasser unter Ruhren 

30 suspendiert und auf 75 °C erhitzt. 

[0100] Nun wird miteiner 18 %igen Salzsaure der pH-Wert der Suspension auf 2, 2 eingestellt. Es folgt ein Zudosieren 
einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (157 g einer 60 %igen TiC^ - Losung, gelost in 157 g voll entsalztem Wasser), 
wobei der pH-Wert durch gleichzeitiges Zutropfen einer 32 %igen Natronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
diger Zugabe wird 15 min. nachgeruhrt. 

35 [0101] Das Produkt wird abfiltriert, gewaschen. getrocknet, bei 800*^0 gegluht, durch ein 100 [im Sieb gesiebt. vom 
Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. 
[0102] Das erhaltene L.a.b-Diagramm ist in Figur 16 mit durchgezogener Linie dargestellt und zeigt ebenfalls einen 
Farbflop von Grun-Gold im steilen Betrachtungswinkel uber Blau-Griin nach Violett im flachen Betrachtungswinkel. 
Der Buntton der durchlaufenen Farbtone ist dabei unterschiedlich stark ausgepragt und insgesamt bei jedem Farbton 

40 schwacher als in Beispiei 6. Das entsprechende Reflexionsspektrum ist in Figur 18 dargestellt. 

[0103] Ein Vergleich der Reflexionsspektren des Beispiels 6 und des Vergleichsbeispiels 6 zeigt ein deutlich besseres 
Reflexionsvermogen des Pigmentes gemafi Beispiei 6. 

Vergleichsbeispiel 7: 

45 

[0104] Herstellung eines unsymmetrischen Pigmentes gemafi Beispiei 7 aus DE 196 18 569. entspricht etwa dem 
Pigment gemafi Beispiei 6, jedoch mit unsymmetrischem Aufbau: 

TiOj (48 nm)/ SiOz (173 nm)/ Ti02 (33 nm) /SiOg (280 nm) / TiOg (33 nm)/Si02 (173 nm)/ Ti02 (48 nm) 

100 g Si02 Flakes mit einer mittleren Schichtdicke von 280 nm werden in 1,9 I voll entsalztem Wasser unter Ruhren 

50 suspendiert und auf 75 erhitzt. 

[0105] Nun wird mit einer 18 %igen Salzsaure der pH-Wert der Suspension auf 2,2 eingestellt. Es folgt ein Zudosieren 
einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (108 g einer 60 %igen TiC^ - Losung, gelost in 108 g voll entsalztem Wasser), 
wobei der pH-Wert durch gleichzeitiges Zutropfen einer 32 %igen Natronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
diger Zugabe wird 15 min. nachgeruhrt. 

55 [0106] Dann wird mit der 32%igen Natronlauge der pH-Wert der Suspension auf 7.5 eingestellt und erneut 15 min. 
nachgeruhrt. 

[0107] Anschliefiend wird eine Natronwasserglasiosung (334 g NatronwasserglasLosung, enthaltend 27,0 % SlOg. 
werden in 334 g voll entsalztem Wasser gelost) zugetropft, wobei der pH-Wert durch gleichzeitiges Zudosieren einer 



11 



EP 1 281 732 A1 



18 %igen Salzsaure konstant bei 7,5 gehalten wird. Nach vollstandiger Zugabe wird 30 min. nachgeruhrt. 
[0108] Nun wird der pH-Wert der Suspension mil 18 %iger Salzsaure auf 2.2 eingestellt. 30 min. nachgeruhrt und 
314 g einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (Herslellung s.o.) zugetropft. PH 2.2 wird hierbei durch Zutropfen einer 
32 %igen Natronlauge konstant gehalten. Es wird nun erneut 15 min. nachgeruhrt. 

[0109] Das Produkl wird abfiltriert, gewaschen, getrocknet. bei 800°C gegluht. durch ein 100 ^m Sieb gesiebt, vom 
Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. 
[0110] Das erhaltene L.a.b-Diagramm (siehe Figur 19. geslrichelte Linie) zeigt einen Farbflop von Gold-Grun im 
steilen Belrachtungswinkel uber Blau-Grun nach Violett im flachen Betrachtungswinkel. Der Buntton ist jedoch bei den 
verschiedenen Farben sehr unterschiedlich ausgepragt und lediglich im Bereich Gold-Grun ausreichend intenslv. Das 
Reflexionsspektrum ist in Figur 20 dargestellt. 

Verqieichsbeispiel 7': 

[0111] Herstellung eines Pigmentes der Zusammensetzung: 
Ti02 (33 nm) /SiOj (280 nm) / TiOj (33 nm) 

100 g Si02 Flakes mit einer mittleren Schichtdicke von 280 nm werden in 1,9 I voll entsalztem Wasser unter Ruhren 

suspendiert und auf 75 ''C erhitzt. 

[0112] Nun wird mit einer 1 8 %igen Salzsaure der pH-Wert der Suspension auf 2,2 eingestellt. Es folgt ein Zudosieren 
einer 30 %igen Titantetrachloridlosung (108 g einer 60 %igen TiCU - Losung. gelost in 108 g voll entsalztem Wasser), 
wobei der pH-Wert durch glelchzeitlges Zutropfen einer 32 %igen Natronlauge konstant gehalten wird. Nach vollstan- 
diger Zugabe wird 15 min, nachgeruhrt. 

[0113] Das Produkt wird abfiltriert. gewaschen, getrocknet. bei 800°C gegluht, durch ein 100 ^m Sieb gesiebt. vom 
Pigment nach Einarbeitung in Nitrocellulose-Lack Lackkarten angefertigt und diese koloristisch vermessen. 
[0114] Das erhaltene L.a.b-Diagramm (siehe Figur 19, durchgezogene Linie) zeigt einen Farbflop von Blau-Grun im 
steilen Betrachtungswinkel nach Violett im flachen Betrachtungswinkel. Das Reflexlonsspektmm ist in Figur 21 darge- 
stellt. 

[0115] DerVergleich der Reflexionsspektren der Figuren20 und 21 zeigt ein verbessertes Reflexionsvermogen des 
Pigmentes gemaR Vergleichsbeisplel 7. 

[0116] Gleichzeitig wird durch den unsymmetrischen Aufbau allerdingsder Farbflopverlaufgegenuberdem 3-schich- 
tigen System gemafi Vergleichsbeispiel T vollstandig verschoben (siehe Figur 19). Wahrend die Intenslvste Farbe des 
Pigmentes gemali Vergleichsbeispiel 7 im Gold-Grun-Bereich liegt. ist bei Vergleichsbeispiel T der Gold-Grun-Ton 
nicht vorhanden und der Violettton am besten ausgepragt 

[0117] Das unsymmetrische Pigment gemall Vergleichsbeispiel 7 zeigt damit gegenuber dem vergleichbaren sym- 
metrischen Pigment gemafi Beispiel 6 einen vollig verschiedenen Verlauf des Farbflops, wobei das Pigment gemall 
Beispie! 6 im Gegensatzzu Vergleichsbeispiel 7 zusatzlich gleichmaliig gute Farbtone in alien durchlaufenen Farbbe- 
reichen aufwelsL 



Patentanspruche 

1. Mehrschlchtiges Interferenzpigment, umfassend ein Substrat aus plattchenformigem Siliziumdioxid. welches ab- 
wechselnd mit zwel Oder mehreren Schlchten aus lichtdurchlassigen Materlalien mit Brechzahlen von n > 1 ,8 und 
einer oder mehreren Schlchten aus lichtdurchlassigen Materialien mit Brechzahlen von n < 1,8 beschichtet ist. 
wobei die optische DIcke des plattchenformigen Substrates und die optische Dicke der einzelnen Schlchten aus 
lichtdurchlassigen Materialien mit Brechzahlen von n < 1 ,8 gleich isL 

2. Mehrschlchtiges Interferenzpigment gemafi Anspruch 1 , welches mit zwei Schichten aus lichtdurchlassigen Ma- 
terialien mit Brechzahlen von n > 1,8 und einer Schicht aus lichtdurchlassigen Materialien mit Brechzahlen von n 
< 1,8 beschichtet ist. 

3. Mehrschlchtiges Interferenzpigment gemaft Anspruch 1 oder 2, wobei das lichtdurchlSssige Material mit Brech- 
zahlen von n > 1.8 TiOg. Zr02. ZnO. Sn02, ein diese enthaltendes Gemisch, oder BIOCI ist. 

4. Mehrschlchtiges Interferenzpigment gemafi Anspruch 3, wobei das llchtdurchlassige Material mit einer Brechzahl 
von n > 1 ,8 Ti02 1st. 

5. Mehrschichtiges Interferenzpigment gemafi einem oder mehreren der Anspruchen 1 bis 4, wobei das lichtdurch- 
lassige Material mit Brechzahlen von n < 1.8 SIO2, SiO(OH)2. AI2O3. AlOOH, B2O3. MgF2 oder ein diese enthal- 
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tendes Gemisch ist. 

6. Mehrschlchtiges Interferenzpigment gemali Anspruch 5. wobei das llchtdurchlasslge Material mil einer Brechzahl 
von n < 1 .8 Si02 ist. 

7. Mehrschlchtiges Interferenzpigment gemafi einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 6, wobei das plaltchenfor- 
mige Substrat und die einzelnen Schichten aus lichtdurchlassigen Materialien mit Brechzahlen von n < 1 .8 Schicht- 
dicken zwischen 100 und 600 nm aufweisen. 

8. Mehrschlchtiges Interferenzpigment gemafl einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 7. wobei die einzelnen 
Schichten aus lichtdurchlassigen Materialien mit Brechzahlen von n > 1,8 Schlchtdicken zwischen 20 und 300 nm 
aufweisen. 

9. Mehrschlchtiges Interferenzpigment gemafi Anspruch 8, wobei die Schlchtdicken der einzelnen Schichten aus 
lichtdurchlassigen Materialien mit Brechzahlen von n > 1.8 gleich sind. 

10. Mehrschlchtiges Interferenzpigment gemafi einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 9. wobei die einzelnen 
Schichten aus lichtdurchlassigen Materialien mit Brechzahlen von n < 1.8 grofiere Schlchtdicken aufweisen als 
die einzelnen Schichten aus lichtdurchlassigen Materialien mit Brechzahlen von n > 1,8. 

11. Verfahren zur Herstellung eines mehrschichtigen Pigmentes gemafi. einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 
10, wobei das plattchenformige Slliziumdioxidsubstrat in Wasser suspendiert und abwechselnd mehrfach mit ei- 
nem Metalloxidhydrat oder BiOCI mit einer Brechzahl von n > 1,8 und einem Metalloxidhydrat oder Metallfluorid 
mit einer Brechzahl von n < 1 ,8 durch Zugabe und FSIIung der entsprechenden, anorganischen Metallverbindungen 
beschichtet wird, wobei durch gleichzeitige Zugabe von Saure oder Base der fur die Fallung des jeweiligen Me- 
talloxidhydrates. BiOCI oder Metallfluorides notwendige pH-Wert eingestellt und konstant gehalten wird und an- 
schlieRend das beschichtete Substrat aus der wassrigen Suspension abgetrennt, getrocknet und gegebenenfalls 
kalziniert wird. und wobei bei den einzelnen auf dem Substrat aufzubringenden Schichten aus einem Metalloxid- 
hydrat Oder Metallfluorid mit einer Brechzahl von n < 1,8 eine optische Schichtdicke derart eingestellt wird, dass 
sie nach dem Trocknen und gegebenenfalls Kalzlnleren gleich der optischen Schichtdicke des plattchenformigen 
Substrates ist. 

12; VenA/endung;des mehrschichtigen Pigmentes gemafi einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 10 in Farben, 
Lacken, Druckfarben, Kunslstoffen, kosmetis9hen Forhnulierungen, keramischen Materialien, Papier, Folien, Ver- 
packuhgsmaterialien, Glasern, Pigmentpraparationen. Trockenpraparaten, in Sicherheitsanwendungen sowie zur 
Lasermarkierung. 

13. Farben, Lacke. Druckfarben, Kunststoffe, kosmetische Formulierungen, keramische Materialien, Papier, Folien, 
Verpackungsmaterialien. Glaser, Pigmentpraparationen, Trockenpraparate und Materialien fur Sicherheitsanwen- 
dungen, enthaltend ein Pigment gemali einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 10. 
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Fig.1 
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Fig. 4 
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Fig. 5 
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Fig. 6 




19 



EP 1 281 732 A1 



Fig. 7 
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Fig. 8 
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Fig. 10 
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Fig. 11 



Beispiel 4 
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